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A Rh-6G dye la.ser w槌 activelymode-locked by synchronously pumping with a 
frequency-doubled mode-locked Nd3+ gl錨 s1槌 er.The pulse widもhw槌 measuredby 
optical Kerr shutter and CARS after matching the cavity lenth between the pump 
and dye lasers. The dye laser pulses were a1so observed by a streak camera of 8 psec 
resolution. The output light intensity組 dpolarization were me舗ured槌 functionsof 
the pumping power and dye concentration. The laser pulse width decreased down to 
minimum value of 18 ps目前 thedegree of polarization increa.sed up to maximum value 
of 0.75. The addition of DODCI部 asaturable absorber enhanced吐ledegree of pol紅 m
ization up to 0.85. 
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色素レーザーは、最初‘1966年に Sorokinらt)によって、フタロシアニン系の色素で発援が観測
されて以来、今日までに、 400種類以上の色素においてレーザ一発援に成功している.レーザー
色素を変えれば可視域を中心に 320nm程度の紫外域から1.2p.以上の近赤外域までを連続的にカ
バーすることができる.約 420run 以上の浪長では連続発振も可能である.レーザ一色素の、蛍光
寿命はレーザーパルスの共振器長往復時間と間程度以下であるので、利得が急速に減少するため、
スパイキング発援(緩和発振)を伴わない単純なパルスが得られやすい.現在、 cwモード同期
Nd:YAGレーザーの第2高調波による同期励起モード同期法により 70fsec2) のパルスが得ら
れており、さらに短縮化や高出力化、同調範囲の拡大、安定化などの工夫がなされている.
このように色素レーザーは、波長可変の特徴を有しながらサブピコ秒のパルスを発生させるので
高分解能の線形および非線形分光法や光化学、光生物学などの基礎的研究領域から、同位体分離、
レーザー誘起化学反応、大気光化学反応のモニタリングや公害のリモートセンシングなどの新しい
実用領域、さらに画像情報処理技術八の応用八期待されている.また、高出力パルスであるため、
物質の高密度励起に伴う超高速緩和現象の観測、特にサブピコ秒領域の位相緩和過程の研究におい
て有効である。さらに同期励起モード同期法を用いると、 2波長以上の同期したピコ秒パルス列が
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得られるため、光混合，コヒーレントラマン散乱などの多光子過程の測定にも利用される。
ここではモード同期ガラスレーザーの第2高調波 (8HO光)を励起光源としてローダミン60
(斑ト6G) 色素レーザーの同期励起モード周期発振を行い、他にはあまり調べられていないレーザ
一光の偏光度とパルス幅の関係を調べてみたので報告する幻。
2 • 多言屠食居冥王里
モード同期色素レーザーの発振方法としては、 1)フラッシュランプ励起の自己モード同期法則、
2) CWレーザー励起自己モード同期法5)、 3)同期励起モード同期法6)、が挙げられるが、現在
最後の方法が最もよく使われ、利用度が高い。この方式は、励起光源としての他の強力なモード同
期レーザーパルスに励起されて色素レーザーにおいて利得飽和が速やかに生じることに基づく利得
変調を利用したものである。波長同調範囲は、可飽和吸収体を用いる自己モード同期法より広い。
特に適当な可飽和服収色素が得られないような波長域においても有効なモード同期法である。また、
異なる 2波長以上(励起光を含む)の同期したピコ秒パルスの列が得られるため、光混合などの非
線形光学効果や、ピコ秒領域での超高速緩和現象の測定において非常に有効である。
励起光源として、 CWモード同期レーザーを用いた場合には励起回数が多くなり、利得変調が充
分進むので高安定でサブピコ秒領域に到るパルスが得られている。一方、励起光源として、モード
同期Nd:ガラスレーザーのようなパルス発振の高出力ピコ秒パルスを用いると、パルス幅は3psec
程度が限度であるが、 lMW以上の高出力パルスが得られ、非線形分光学や高密度励起状態の研究
などへの応用が期待される。以下、同期励起の原理を述ペる。
色素レーザーは、色素分子の発光スペクトル幅が広いこと、及び発光効率が高いことにより、利
得変調が容易に行われ超短パルスが得られる。この利得変調によるパルス幅短縮については New7)
し
Photon 
Flux 
Leading 
Edge 
LOCAL TIME一歩
Fig.l Developement of dye laser pulse profile in 
cavity. Solid curve (P) is dye pulse before 
pumped by exciting pulse， and dashed (p') is 
shaped after synchronously pumped. Hatched 
region is amplified by stimulated emission with 
depletion of population inversion or gain. 
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とはやや異って Fig.lのような説明ができる。即ち色素レーザーパルス前端部(1ead ing伺ge)で
は、反転分布形成が十分行われていないため、利得が得られない。パルス後端部 (trailing剖ge)
では、利得飽和によりそれ以上増幅されない。それ故利得は色素レーザーパルスのピーク付近のや
や前部に集中することになり尖頭値は増大するとともに、出力ピークは前の方ヘ移動する。従って
パルス前端部、後端部共に損失を受けることになり、尖頭部付近のみが増幅されて、パルス幅は短
縮化される。 FiG.2に利得変調による色素レーザーパルス波形の変化を、励起光パルスとの同期を
含めて示す。利得変調の繰り返しにより、色素レーザーパルスはパルス幅の短縮と尖頭出力の増大
を繰り返して、最終的には、励起光パルスと周期のとれたピコ秒パルス色素レーザーが得られる。
それ故、色素レーザーパルスと励起光パルスとの同期をとることが非常に重要となる。色素レー
ザーパルスと励起光パルスとの同期は、一般的に、励起光パルスの時間間隔 Tp と色素レーザー
パルスの共振器長往復時間 TRT との問に
Tp=nTRT (n=l， 2， ・・・・・・・) ・・・・・・・ (1) 
なる関係即ち共振器長の整合を与えることによってもたらされる。この時励起レーザーと色素レー
ザーの共振器長をそれぞれ ~1 ， ~2 とすると、共振器長整合からのずれ (ð .2=.2 2-~1) の程度
は、 cwモード同期レーザーを励起光とした場合には士数畑以下の精度が必要とされている。一方、
モード同期ガラスレーザーを用いた場合には、チャ-プイング(chirping)によるパルス間隔、パル
ス幅のゆらぎの影響で、 cwレーザーの場合よりその精度は悪くなる。 Roytら引の報告では、モー
ド同期Nd:ガラスレーザーでは lショット 100本のパルス列中で 5--20psecのパルス幅の拡がりを
もっているが、そのSHG光を用いて阻-6G色素レーザーを励起した場合、士O.lmの精度の整合
で励起光パルスと同期したパルス幅 15--35psecの良好な色素レーザーパルスが得られるとしてい
る。
他方、固体レーザーのモード同期による短パルス発生においては、可飽和吸収体による損失変調
が主役であり、得られるパルス幅は、可飽和吸収体の吸収回復時間によって制限される。それ故、
Rh-6Gレーザーに可飽和吸収色素 DODCI(駿収回復時間:200 psec)を組み合わせてサブピコ秒パ
ルスを得ることも可能である9)。
Fig.2 Time evolution (peaking and narrowing) of 
dye laser pulse (bottom trace) synchronously 
pumped by constant exciting pulse (top). 
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3 . 多言騒食ヌヨF主去
胞1-6G色素レーザー(セル厚 0.5mm，共振器長50cm)を、自己モード同期Nd:ガラスレーザー共
振器長1m，ピーク出力1GW，パルス幅 8psec， 10sec~shot) の第 2 高調波を用いて、色素レーザ
ー共振器の光軸に対して斜め方向から入射させ同期励起した.出力光強度は、光電管(P.T:PV-22， 
8-1.)を用いて測定した.出力スペクトルは、分光器(SPEX1400-I )を通して光電子増傍管(P.M.: 
R136， S-20)を用いて測定した.出力パルス波形及びパルス幅は、ストリークカメラシステム(テ~*O
効冗トメサー 979、浜松ホトニクス製)を用いて直接測定した.これと併行して偏光測定も行った.ま
た、パルス幅については、 C~ セルを用いた光カーシャッター法1Ø .IU とベンゼンのCARS信号
測定12.13)を利用した.以下、各レーザー発振系及び測定系について述ペる.
(1 )モード周期色素レーザー発振系
a)励起用自己モード同期ガラスレーザー発振器
Fig.3に励起用自己モード同期ガラスレーザーの構成を示す.レーザーロッドには、ブリユース
ターカットのホスフェートガラスロッド 5_φXI00mm.t(印G-8，保谷電子製)を用いた.ロッド
は対称的に配置された2本のXeフラッシュランプ (FX-42C-3T，EG~G製〉で光励起される.励起
効率向上の目的で、ガラスロッドとXeフラッシュランプを、内面に金メッキを施した共焦点楕円
の空洞で覆った。また、ガラスロッドの熱的歪やXeフラッシュランプの熱的疲労を防ぐために、
イオン交換水を冷却水として用い、 Zれをポンプにより循環させた。さらに水道水で冷却水の温度
を23'C以下に抑えた。
可飽和吸収色素としては、出力尖頭値、モード同期のかかり具合いを考慮して、 NDL112(日本感
光色素製)の漉度1.4x 10-5M， 1.2-ジクロルエタン溶液を用いた.可飽和吸収色素セル(lnun厚)
は、 100%反射鏡に密着させて、サテライトパルスの発生を防いだ。また、可飽和吸収色素溶液を
循環させ、光や熱などによる色素の劣化を抑えた。
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Fig.3 Operation system of self-mode-locked glass 
laser with power supplier and photodetector. 
109 
共振器用反射鏡には、全てウエッジタイプの誘電体多層膜反射鏡を用いて、複合共振を防いだ.
出力鏡は反射率70%である.共振器長はパルス幅とモード周期のかかり具合いを考慮して 1mとし
た。また、 TEMooモードで発振させるため共振器内に3mmφ のピンホール2個を挿入して、横
モードを抑えている。
入力エネルギーは 50--75Jであり、印加電圧変動は、制御系により、:1:0.0001%以内に抑えら
れている.これによりXeフラッシュランプの発光強度の変動は:t10%以内に抑えられている.
また、レーザー出力のモード同期のかかり具合いを観測するために、パイプラナ一光電管 (R617，
S-1，浜松ホトニクス製)と 200MHzシンクロスコープ (SS6200，岩崎通信機製)を使用した.共振
器長1mで繰り返し周期が約 6.7nsであるのに対して、 R617の立ち上がり時間は 1ns以下である
ので、この検知系によってある程度の目安でモード同期のかかり具合いをモニターできる.
b)モード同期色素レーザーの発振器
Fig.4に同期励起モード同期色素レーザーの共振器構成を示す.第2高調波八の変換効率を向上
させるため、モード同期ガラスレーザー出力光を焦点距離 (f) 66.7cmのレンズで集光し、位相
整合角にカットされたKDP結晶に入射した。プリズムでガラスレーザー光と第2高調波を分離し
f = 57.1cmのレンズで平行光に戻した後、第2高調波のみを f=5cmの小径レンズで集光して、
レーザ一色素セルに入射し、同期励起を行った.
モード同期色素レーザー共振器は、厚さ 0.5剛のレーザー色素セルと反射率 50%の出力鏡及
び100%の反射鏡によって構成した.共振器長は励起用モード同期ガラスレーザーの共振器長1m
に対して1/2の 50cmとした.また、整合授の微調整のために出力鏡を可動台上に設置し、土0.25
程度の精度で整合させた.色素セルの両側に配置した f= 4.0cmのレンズは、色素レーザーピー
f=66.7cm， K D P 
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Fig.4 Operation system of tunable dye laser with 
grating. Pump beam is obtained through KDP for 
SHG from mode-locked glass laser. 
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ムの広がりによる損失を抑えるために用いた.また、回折格子を用いて波長選択を行う場合には、
これらのレンズを調整して、色素レーザービームを平行光になるようにして回折格子の分解能を低
下させないように注意した.
(2)色素レーザ一光の測定系
a)光シャッター法による色素レーザーパルス幅測定系
Fig.5に、光シャッター (OpticalKerr shutter)法による色素レーザーパルス帽の測定系を示
す.光カーシャッターは互いに直交する一対の偏光子P.， P2 と C~ セル(10mm厚)で構成され
ている.光カーシャッタ一周のゲートパルスkしてはモード周期ガラスレーザーパルスを用いた.
色素レーザーパルスは、 Ptによってガラスレーザーの偏光方向に対して 45・の方向に偏光方向を
規定したのち、光学遅延を通したガラスレーザー光と平行して、レンズL 1 で集光され、 C~ セル
』????
?
』
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?
?
ML G lass Laser 
Fig.5 Observaもionsystem of dye laser pulsewidth 
by use of optical Kerr shutter. 
ML Dye Laser 
氏。--
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ω3 q Benezene 
SHG of ML Glass Laseer 
Fig.6 Observation system of dye laser pulsewidth 
by CARS method. 
ML Dye Laser 
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で2つのビームが同一点で重なりながら焦点を結ぶようにした.色素レーザーの透過光は偏光子
P2を通したのち分光器を通して光電子増倍管 (P.M)で測定した.
b)CA R S測定による色素レーザーパルス幅測定系
Fig.6に、 CARS信号測定法による色素レーザーパルス幅の測定系を示す.モード同期ガラス
レーザーの第2高調波を励起光 (ω1)、 モード同期色素レーザー光をストークス光 (ω2)
て用いた. ω1光を光学遅延に通したのちωg光と平行にし、レンズの集光を利用してベンゼンセ
ル中で位相整合条件を満たすようにしたo CARS信号〈ω3) は、分光器を通して光電子増倍管
(瑚)で測定した.
c)光電管による出力及び偏光度の測定系
Fig.7の (a)区分に光電管による偏光測定系を示す.偏光度P(Polarization)は、 2つの互いに
直交する偏光子Pt， P2を用いて、出力パルスに対して1"(励起光の偏光方向に平行)、 I.L(励起
光の偏光方向に垂直)成分を同時に測定し、 P=(1"ー し)/ (レ+I.L)により求めた.
d)ストリークカメラによる波形及び偏光度の測定系
Fig.7の (b)区分にストリークカメラシステムを用いた、パルス波形の観測系を示すo KDP結
晶のポッケルスセルとグランテーラプリズム対を用いて、色素レーザー出力パルス列より単一パル
スを取り出し、これをテンポラルディスパーサで解析してモニター (RM121T)画面上の波形を観測
した.乙のとき、入射光に光学遅延を与え、レ、しの成分を同時に観測した。システムの時間分解
能は最高 8psecであるため、モード同期色素レーザーパルスの正確なパルス幅を得るためには分
解能が十分とはいえないが、共振器長変化に伴う波形変化の観測や偏光度測定には十分である.
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Fig.7 Total system of this experiment: Operation 
system of dye laser with observation block of 
polarization (a) and pulse profile (b). 
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4. ~麗食糸吉身毛
1 )色素レーザー共掻器長の整合
Fig.8に、色素レーザー共振器長の変化に対するレーザー出力尖頭値と出力パルス波形の変化を
示す.出力尖頭値は、モード周期ガラスレーザーの共振器長と色素レーザーの共振器長が整合され
た時の健で規格化している.横軸は整合長からのズレ(d..t)を示しており、+は整合長よりも長
いこと、ーは整合長よりも短いことを表している。出力尖頭値は整合長(d..t=0)でピークを示
し、d..t=土3.5mmで2分のl以下の出力となった.また出力パルスは、整合長ではパルス幅 18
psec程度の単一パJレスとなっているが、d..tが大きくなると共にサイドパルスによる徹細構造が生
じ、パルス幅も拡がってくる.ここで、出力尖頭値の変化はd..tが+の場合にはーの場合よりも
急激に減少している.さらにパルス波形においては、+側においてサイドパルスによる微細構造の
影響が強く現れている。
2)色素レーザー発振スペクトルの測定
Fig.9に、Rh-6G(1.OXI0四 3M)のエタノール溶液において、回折格子を用いて波長選択した場合
と、しない場合の色素レーザ一発振スペクトルを示す。波長選択しない場合には、 5585Aでピーク
値を示し、半値幅35Aで 150Aの渡良領域に一致している.一方、波長選択した場合においては、
半値幅 20Aで、ピーク出力は選択波長によらずほぽ一定で、波長選択しない場合のピーク出力程
度である.
3)色素レーザーパルス帽の測定
a)光カーシャッタ一法によるパルス幅測定
Fig.l0に、光カーシャツタ一法による色素レーザーパルス幅の測定結果を示すo (a)は波長選択
していない場合、 (b)は波長選択している場合の測定結果である.それぞれ、図より (a)38psec.
(b)53psecの半値幅が得られた。ここで、ゲートパルスとして用いたモード同期ガラスレーザーの
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Fig.lO Pulse profile of dye laser measured by 
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パルス幅 8psec と C~セルにおける光シャッタ一時間 2psecを差し引いて、波長選択していない
場合としている場合で、それぞれの色素レーザーパルス幅は 28psecと43psecと推定される.
b)CAR S信号測定法によるパルス幅の測定
Fig.llに、 CARS信号測定法による色素レーザーパルス幅の測定結果を示す。図より半値幅
20psecが得られた。励起光として用いたモード同期ガラスレーザーの第2高調波のパルス幅を
6psec程度と仮定して、色素レーザーパルスの半値幅は 15psec程度と推定できる.
4)レーザー出力波形の偏光特性
Fig.12に、 Rh-6G/エタノー ル1.OX10-3M溶液をモード同期ガラスレーザーの第2高調波で励
起した場合の、出力パルス波形の励起光強度依存性を示す.パルス波形はストリークカメラによっ
て直接観測した.右肩の数字は波形解析時における信号強度の拡大事を表している.ル成分のパル
ス波形については、励起光強度の増大と共に尖頭値は大きくなるが、パルス幅は励起光強度 190
[相対値]で最短となり、さらに励起光強度を強くすると励起光強度の増大に伴いパルス幅の広が
りを生じているo I~成分のパルス波形については、励起光強度の増大に伴うパルス尖頭値の変化は、
い成分の場合ほど顕著な増加は示さない。パルス幅は、励起光強度の増大と共に速やかに短縮され、
励起光強度 600[相対値]で最短となり、励起光強度の増大と共に徐々に広がっている.
Fig.13に、Rh-6G色素レーザーにおける出力光強度、偏光度及びパルス幅の励起光強度依存性を
Rh-6G/エタノール(1.OX 1Q-3M)溶液について示す。励起光強度の増大に伴い出力光強度は増大
しているo 1.成分が励起光強度の増加と共に、ほぽ直線的に増加しているのに対して、 1"成分は一
度急速な立ち上がりを生じてから、 1.成分と同様の直線性を示すようになった。偏光度は、 1"成分
の急速な立ち上がりと共に急激に立ち上がり、 1"成分の飽和と共に偏光度も飽和している.また、
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パルス幅は偏光度の立ち上がりと共に急速に短縮化し、偏光度が飽和すると、ゆっくり拡がりを生
じている.その最短パルス幅を示す励起光強度は1"成分とし成分で異なり、 I.L成分の法が励起光強
度の強い方で最短パルス帽を示し、しかも1"成分より短くなっている.
Fig.14に、問1-6G濃度をパラメータとした、偏光特性の励起光強度依存性を示す.溶液濃度 0.5
--2.0XI0-3Mでは、それぞれ励起光強度の増大に伴い、偏光度の急激な立ち上がりを示し、励起光
強度が強過ぎると偏光度が低下している.溶液濃度 5.0XI0-3では偏光度の立ち上がりが、励起光
強度の強い方八シフトしており、立ち上がりもやや緩やかになっている。溶液漉度の小さい O.2X
10-3Mと、 溶液濃度の大きい 10XI0-3Mについては、励起光強度の増大仁伴い、出力光強度の立ち
上がりを生じるが強度は小さく、偏光度においても立ち上がりを生じない。
Fig.15に、偏光度と出力光強度の Rh-6G濃度依存性を示す.偏光度は溶液濃度 0.8-2.OX 1O-3M 
付近で最大となり、溶液濃度の変化と共に急速に小さくなる.また、出力光強度は、溶液濃度 2.0
XI0-3Mにおいて最大となり、この値より高濃度では急速に、低漉度では緩やかに小さなる.
5)レーザースペクトルの偏光測定
Fig.16に、助国6G/エタノール(1.OX 10-3M)溶液の色素レーザー発振スペクトルをい、 lム成分
について、それぞれ測定した結果を示すo 1"成分のスペクトルに比ペて、 I.L成分のスペクトルは、
ピークが長波長側へ 20A程度シフトしている。
S)可飽和暖収体の効果
Fig.17に、Rh-6G/エタノール(1.0XIO由市)溶液に DODCI色素を添加した場合の、レーザー出
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力偏光度の励起光強度依存性を示す。 DODCIの添加により偏光度の最大値が大きくなっており、し
かも最大値付近での変化は、 Rh-6G色素溶液だけの場合より緩やかになっている。また、 DODCI添
加量 20%(2. ox 10-4M)においては、偏光度の立ちとがりが緩やかであり、飽和した値は最も大き
くなっている。
5 キ魚雷寸ーヨ考雰苓
1 )色素レーザー共振器長の整合
色素レーザー共振器長の整合長からのズレによる増幅過程の違いを Fig.18の簡単なモデルを用
いて考える。色素レーザー共振器長が整合長に一致している場合(ム~= 0，図(a))は、共振器
中を往復している色素レーザーパルスと励起光パルスが色素セル中で時間的に重なり合い、色素レ
ーザーパルスのピーク部分に利得が集中するため、色素レーザーパルスは増幅され、パルス尖頭値
が大きくなる。一方、色素レーザーパルスの前端部 (leadingedge)では励起による利得が十分に
得られないため、また後端部 (trail ing edge)では利得の飽和のために、いずれも損失を受ける
ことになる。これらの過程の繰り返しにより利得変調の効果で、パルス幅の狭い尖頭値の大きな色
素レーザーパルスが得られる。色素レーザー共振器畏が整合長より短い場合(ムdく0，図 (b))
は、色素レーザーパルスが励起光パルスより先に色素セルに入射するため、色素レーザーパルスの
前端部からピークにかけての部分は損失を受け、後端部のみに利得が集中する。これらの過程の繰
り返しにより、前端部が長く、後端部の短い色素レーザーパルスが形成される。この場合、色素レ
ーザーパルスのピーク部分に利得が生じないため、出力尖頭値は大きくならない。色素レーザー共
振器長が整合長より長い場合 (ム.e>o，図(c))は、色素レーザーパルスは励起光より遅れて色
素セルに入射する。このため、利得は色素レーザーパルスの前端部に集中する。従って、色素レー
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ザーパルスの前端部に新しいパルスの形成がある。これらの過程の繰り返しにより、色素レーザー
パルスは2d.L/Cに相当する間隔のスパイクから成る微細構造を生じる。従って、色素レーザー
パルスはパルス帽の広いものとなり、尖頭値も大きくならない。
出力波形については、ムL<Oでは徐々にパルス幅の広がりを生じ、ムL>Oでは、サイドパル
スによる微細構造の形成が急速であるという実験結果とよく一致している。また、出力尖頭値につ
いては、色素レーザーパルスの利得の受け方が、 d.L<Oでは後端部であり、ムLが小さくなるに
従い徐々に尖頭値が減少するのに対して、 d.L>Oでは、立ち上がりの急な前端部に利得を生じる
ため、 d.Lが大きくなるに従い急速に尖頭値が減少する。これも実験結果とよく一致している。
2 )色素レーザーの発振スペクトル
波長選択の場合においても、ピーク出力は、波長選択しない場合と同程度となり、蛍光スペクト
ルや波長選択しない場合のスペクトル強度に関係なく、回折格子によって規定された波長域に利得
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が集中していると考えられる。
3)色素レーザーのパルス幅
モード同期を考慮した場合のレーザーパルス幅ムτは、
-・(2)
l 
A τ= 
~fm'~ν 
で与えられる 14)。 とこで fmはモード間隔、 ムνは利得スペクトル幅である。色素レーザー共
振器長を 50cmとすると fm=3XI08より 33psecとなり、光カーシャッターによる測定値 28psec
とほぼ一致する。一方、波長選択した場合において Aλ=2oAとすると 41psecとなり、これも
測定値 43psecとよく一致する。
しかし、光シャッタ一法によって測定した波長選択発振時の色素レーザーパルス幅 43psecと、
CARS信号測定法によって測定した(波長選択発振時〉パルス幅15psecとは大きな違いがある.
これは、光カー効果が2次の電気光学効果であるのに対して、 CARSが3次の非線形光学効果で
あるためと考えられる。特に、 CARS信号測定においては、ゲート作用が、光カーシャッターの
場合の様な単なる時間的なものでなく、位相整合条件によって空間的、周波数的なゲート作用を受
けている。即ちラマン共鳴条件により周波数の制限 (ω1=ω2+ωv.ωvはラマン活性周波数)を
受けており、また位相整合角を満足することにより空間的な制限を受けている。この測定において
は、スベクトル幅 20Aの色素レーザーパルスの中から、特に 5564A(ω1 :5273A，ω3 :5011A)付
。
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近の波長成分についてのパルス幅を測定したことになる。したがって色素レーザーパルスは、パ
ルス幅 15psec程度の各波長成分が、色素セル内での chirpingなどの影響によって、全体として
45psec程度の広がりをもったものであると考えられる。
4)レーザー出力波形と偏光特性
励起光強度の増大に伴う色素レーザーパルス輔の変化の原因としては、同期励起の利得変調によ
るパルス幅短縮と、色素分子81準位内の利得飽和によるパルス幅の広がりが考えられる。即ち、
レーザ一発振闘値付近の低い励起の場合は利得変調が十分効いてパルス幅短縮が進むが励起が強く
なりすぎると誘導放出による81準位の枯渇が十分でなく色素レーザーパルスの後端部でも利得が
生じることになり、パルス幅は却って拡がることになる@又、平行偏光成分と垂直成分の聞におけ
るパルス幅短縮と飽和の推移の差異は、反転分布形成機構に基づくもので、平行方向の双極子をも
っ励起色素分子の分布は励起光の岐収によって直接形成されるのに対して、垂直方向の双極子をも
っ励起分子の分布は平行配向分子の分布形成後に生じる配向緩和によって 2次的に形成されること
による。それ故平行偏光成分の利得変調は容易に行われるが、垂直成分の閥値は平行成分に比パて
高くなる.以上のように励起光強度の増大に伴う偏光度の立ち上がりは励起分子の配向とその緩和
に基づくもので、当然のことながら励起光偏光面に平行な励起分子の配向から平行偏光成分の利得
が最初に大きくなることに起因している.しかし励起が強くなりすぎて未励起分子が少なくなり利
得飽和が生じると平行偏光成分の立ち上がりが鈍化し、一方振動緩和と併行する配向緩和による垂
直偏光成分の利得が大きくなり、偏光度Pが低下してくる。又レーザ一発振における偏光度の最大
値 (P::O.75)が ASEの場合(P::O.85)に比ペて小さくなっているのは、共振器構成によって垂直偏光
成分も利得を得ることになり、平行成分の利得飽和と相まって、偏光度の低下をもたらすものと考
えられる.
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5)発援スペクトルの偏光特性
レーザー出力光スペクトルの偏光成分による相異は誘導放出過程の始準位の違いによるものと考
えられる.即ち平行偏光成分は励起直後の81準位内振動回転緩和の初期状態から輔射遷移するの
に対して、垂直偏光成分は平行配向分子の回転緩和の進んだ振動準位の底の方から輯射するので、
垂直成分のスペクトルは平行成分に比パて長波長側へ移行する。従って、同一レーザーパルス内に
おいて平行と垂直成分とには時間差があり、 81 準位内での振動緩和時間を直接与えるo Rh-6Gの
81準位内振動緩和時間は 1ps以下と報告されており25)、 今回の測定ではストリークカメラの時
間分解能が低いことにより、この時間差は測定できなかった。
6 ) DODCIの添加効果
最後に、 DODCI添加による色素レーザーパルス帽の短縮効果について偏光成分の切り出しの観点
から考察する。 Fig.19(a)にRh-6Gの発光と DODCIの強収について、偏光成分による遣いを示す.
前項で述パたように、誘導放出の繰り返しの過程においては、偏光成分によって輯射の始準位に違
いが生じるため、色素レーザーの発振スペクトルは1"偏光成分が短波長側に、 1.1.偏光成分が長波長
側に位置する.一方、 Fig.19(b)に示すように、 DODCIの殴収スペクトルは Rh-6G 発光のうちで
し成分を含む長披長成分の吸収が大きくなり、乙の結果、 Rh-6G発光の短被長側の1"偏光成分が選
択的に透過されて切り出されることになる。即ち、短波長成分は誘導放出過程仁おいて、励起直後
の振動緩和初期に上位の振動準位から輔射を生じるため、誘導放出が励起直後の短時間(数psec以
122 
RH-6G DODCI 
S t 
S o 
( a) 
~LO 
ト
8 ト4
∞ 6 
Z 
同 4
E-t 2 z 
HO 
RH-6G Emission DODCI Absorbtion 
5000 5400 5800 6200 6600 
WAVELENGTH (A) 
(b) 
Fig.19 Additive effect of DODCI absorber in 
laser dye Rh-6G; (a) energy diagram and (b) 
spectra with emission and absorption. 
下)内に終了する.したがって、誘導政出に基づく増幅の繰り返しによって生じる色素レーザーパ
ルスは、偏光度(偏光成分の異方性)の大きな、パルス幅の短いものとなる.このことは、 DODCI
の可飽和扱収特性に基づく悶}-6G色素発光の 1"偏光成分の切り出しによって、色素レーザーパル
ス幅が短縮されたことを意味する.
6 _まとめ
1) Rh-6G浪度
Rh-6G色素漉度の変化により色素レーザー光の出力光強度及び偏光度は変化し、特に出力光強度
の変化は湯度変化に対して急激であった.パルス幅短縮、偏光度改善、出力光強度増大の観点から
色素レーザー発振に対するRh-6G色素濃度の最適値は 2.OX 10-3Mであった。誘導放出 (ASE) 
に対する最適濃度 O.8X 10-3聞に比パて、大きい値を示している.
2)励起光強度
励起光強度の変化に伴い、色素レーザーのパルス幅は変化し、パルス幅短縮、偏光度改善の観点
から最適値が存在することがわかった。ここで、パルス輔の変化は偏光成分によって異なり、励起
光と同じ偏光方向の成分の方が、垂直の方向の成分に比パて励起光強度の弱い方で最短パルス幅を
示す.また、このときの励起光強度は偏光度の立ち上がりの励起光強度に一致していた。
3)発振スペクトルの偏光
随}-oo/エタノール(1.OX 10-3M)溶液についてし成分に比ペて、 1"成分の方が短波長側へ約
20Aシフトしていた.このことより、偏光成分によって幅射の始準位に違いがあることがわかった.
4) DODCI添加効果
∞DCIの添加効果により、色素発光の偏光特性が改善されることがわかった。 DODCIの添加によ
り偏光度の最大値が大きくなると共に、偏光度改善の観点からみた励起光強度の最適条件の緩和が
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ある.パルス帽の短縮効果については、現在のところ、 Rh-6G2. OX lO-3M溶液に∞DCIを 2-5%
(4. OX lO-5_1. OXI0-4M)添加することにより 10psecの色素レーザーパルスを得ているが、それ
以上の短縮化については、ストリークカメラシステムの時間分解能 (8psec程度)の限界があるた
め観測できなかった.また、 DODCIの添加効果として、偏光成分の切り出しによるレーザーパルス
幅短縮という観点からの考察が可能であることがわかった.
謝辞
本研究を進行するに当り、筆者らに協力された当研究室の学生、赤沢、高官、西内、三宅君らに
ここで感謝の意を表したい.レーザーパルスの波形観測には本学レーザ一分光分析室のストリーク
カメラシステム(浜松ホトニクス製)を利用させていただいた.また、本論文を作成するに当り、
Mrs.S.KITAZI臥の協力をえたことを付記して謝意を表しておきたい.
参考文献
1) P. P. Sorokin飢 dJ.R.Lankard; IBM.J.Res.Dev.l0 (1966) 162. 
2) K.Kurokawa， H.Kubota， and悶.Nakazawa; Optics Comm.73 (1989) 319. 
3)北島、塩見;レーザー研究(1990)投稿中.
4) E.G.Arthurs， D.J.Bradley， and T.J.Glynn; Optics Com. 12 (1974) 136. 
5) E.P.Ippen， C.V.Shank， and A.Dienes; Appl.Phys.Lett.21 (1972) 348. 
6) W.H.Glenn， M.J.Brienza，釦dA. J. DeMaria; Appl. Phys. Lett.12 (1968) 54. 
7) G.H.C.New; Optics Comm.6 (1972) 18. 
8) T.R.Royt， W.L.Faust， L.S.Goldberg， and C.比Lee;Appl.Phys.Lett.25 (1974) 514. 
9) G.A.Mourou釦dT. Sizer n; Optics Comm.41 (1982) 47. 
10) M. A.臥沼田yand J.W.Hansen; Appl.Phys.Lett.15 (1969) 192. 
1) I.Kitazima， N.Miyanaga，加dH. Iwasawa; Jap. J. Appl. Phys. 17 (1978) 243. 
12) G. Marowsky， P.加liker，and Q.Munir; Optics Co剛 .45(1983) 183. 
13)塩見剛;福井大学修士論文(1984年 2月).
14) A.E.Siegman and D.J.Kuizenga; Appl.Phys.Lett.14 (1969) 181. 
124 
